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En  aquest  apartat  d’Introducció  farem  una  breu  descripció  de  la  història  del 









escriu  sobre  la brúixola magnètica en el  llibre  “Mengxi Bitan”. No  seria  fins el  segle 
següent  quan  Europa  la  desenvoluparia.  En  el  segle  XIX, Hans  Christian Oersted  va 
descobrir que una intensitat circulant per un fil conductor era capaç de desviar l’agulla 
magnètica de  la brúixola. A partir d’aquí, un  gran nombre de  científics,  com André‐
Marie Ampère (1775‐1836), Carl Friedrich Gauss (1777‐1855) i Michael Faraday (1777‐




a  continuar  trobant  noves  aplicacions  als  materials  magnètics,  com  en  el  cas  dels 
transformadors (1884) [1]. 
 
El  segle  XX  ha  estat  el  més  brillant  pels  materials  magnètics;  el  descobriment  i  la 
comprensió  de  la  Física  Quàntica  ha  donat  lloc  al  coneixement  de  l’origen  del 
magnetisme  i  a  la  síntesi  de  nous materials magnètics.  Al  1917,  K. Honda  i  T.Takai 
fabriquen els primers imants permanents d’acer i cobalt. L’any 1930, I. Mishima fabrica 
l’aliatge Alnico, que conté Al, Ni, Fe  i Co. Al 1952, apareixen els  imants ceràmics  i els 




samari‐cobalt  (SmCo5)  amb  un  producte  d’energia  de  18  MGOe,  que  en  el  1972 
augmentaria a 30 MGOe. I a l’any 1983, General Motors desenvoluparia  el imant ultra‐
dur de neodimi‐ferro‐bor (Nd2Fe14B) amb valors de productes d’energia al voltant de 






























gravació magnètica. Un medi magnètic ha de  tenir un camp coercitiu gran,  ja que  la 
informació gravada  s’ha d’emmagatzemar  temporalment,  i per  tant, ha de  ser difícil 
d’esborrar‐la magnèticament o tèrmicament. No obstant, aquest camp coercitiu no ha 




entre el medi magnètic  i els capçals de  lectura  i escriptura,  ja que estan separats per 
uns  pocs  nanòmetres.  L’augment  en  el  consum  tecnològic  d’aquests  sistemes  de 
gravació magnètics demana, a part d’aquestes propietats, un augment en  la densitat 
d’emmagatzematge  de  la  informació.  A  la  dècada  dels  60,  el  progrés  i  el 
desenvolupament augmentava la densitat de gravació magnètica en un 25% per any, a 
la dels 90 un 80% per any i actualment està en un 100% per any [4]. No obstant cada 
vegada  és  més  difícil  augmentar  la  densitat  de  gravació  magnètica,  ja  que  com 




que  porten  a  la  realització  d’aquest  treball.  Volem  contribuir  a  aquesta  recerca 
mitjançant  l’estudi de  les propietats que entitats magnètiques fabricades en un medi 






























i) Diamagnètic:  l’origen  del  diamagnetisme  és  degut  al  moviment  de 
precessió de les òrbites dels electrons en presència d’un camp magnètic. Els 
materials  diamagnètics  no  presenten  moment  magnètic  permanent  i  la 








ii) Paramagnètic:  materials  amb  moments  magnètics  permanents  però 
orientats en direccions  a  l’atzar.  L’origen del paramagnetisme és degut  a 
l’espín dels electrons i al moment magnètic orbital (OAM). 
 
iii) Ferromagnètic:  els  espins  s’alineen  paral∙lelament  (Figura  2.1.a)  al  camp 
magnètic aplicat com a resultat de  la  interacció entre els primers veïns. La 





La  temperatura  per  sobre  la  que  l’antiferromagnetisme  desapareix  és  la 
temperatura  de  Néel.  Per  damunt  aquesta  temperatura  el  material  és 
paramagnètic. 
 
v) Ferrimagnètic:  aquest  tipus  de  materials  presenten  una  ordenació  dels 
















paramagnètics  i  ferromagnètics  [7].  Com  s’ha  esmentat,  els materials  diamagnètics 
segueixen  la  llei de  Faraday  –  Lenz;  la  seva  resposta  és  contraria  al  camp magnètic 
aplicat (H)  i per aquest motiu  la corba té un pendent negatiu. Per altra banda, en els 
materials  paramagnètics,  els  moments  magnètics  s’orienten  poc  a  poc  a  favor  del 
camp aplicat a mesura que augmentem  la  intensitat d’aquest. En deixar d’aplicar un 
camp magnètic, els moments magnètics tornen a orientar‐se en totes direccions. En el 
cas dels materials  ferromagnètics  (i  ferrimagnètics),  la  corba d’imantació  s’anomena 
cicle  d’histèresi  i  tal  com  es mostra  a  la  Figura  2.2,  del  cicle  d’histèresi  se’n  poden 
extreure tres propietats magnètiques principals:  la  imantació de saturació (Ms),  la de 
romanència (Mr) i la coercitivitat (Hc). La imantació de saturació (MS) és el màxim valor 
d’imantació  i correspon a  l’estat magnètic en que  tots els moments magnètics estan 
alineats en direcció i sentit del camp magnètic aplicat (H). En anul∙lar el camp magnètic 
extern, la majoria de moments magnètics romanen alineats amb el camp magnètic que 
s’havia  aplicat,  donant  lloc  a  un  cert  valor  de  magnetització,  que  rep  el  nom 















trobar  diferents  estats  de  domini.  A  la  Figura  2.3,  es  mostren  els  diferents 






que s’anomena un estat multidomini. Si reduïm  les dimensions  fins a  l’ordre de pocs 
micròmetres  o  cents  de  nanòmetres,  els  dominis  magnètics  tendeixen  a  formar 
estructures  de  tancament  de  flux,  que  si  presenten  una  geometria  circular, 
s’anomenen vòrtexs magnètics. El cas dels vòrtexs magnètics és el més desfavorable 
per a emmagatzemar  informació,  ja que en absència de camps externs,  la  imantació 
total  és  nul∙la. Això  fa  que  el  cicle  d’histèresi presenti  una  constricció  quan H=0.  Si 
disminuïm encara més  la mida de  les estructures, s’arriba a  la situació on no existeix 
suficient  volum per  a  formar dominis magnètics  i  el  sistema  es  configura  en el que 
s’anomena monodomini magnètic. Aquest és l’estat ideal per a l’emmagatzematge de 
la informació magnètica, el cicle és completament quadrat i la magnetització romanent 
té  el  mateix  valor  que  la  magnetització  de  saturació,  el  que  fa  costós  esborrar  la 
informació  gravada.  Per  últim,  si  les  dimensions  del  material  ferromagnètic  es 
redueixen encara més, l’energia d’anisotropia, kV (on k és la constant d’anisotropia i V 
el  volum),  es  veu  superada  per  l’energia  tèrmica,  kBT  (on  kB  és  la  constant  de 
Boltzmann  i  T  la  temperatura),  fent  fluctuar  la  direcció  dels  moments  magnètics. 
Aquest fenomen es coneix com a superparamagnetisme i és el principal factor limitant 
de  la  densitat  d’emmagatzematge  magnètic  [8],  ja  que  les  estructures 





























La  inversió de  la  imantació es pot realitzar mitjançant diferents processos: via rotació 
coherent en estats monodomini, mitjançant rotació i moviment de parets de domini en 
materials multi‐domini o bé  via  vòrtex, estructures  circulars o el∙líptiques  [10]. Com 
acabem d’explicar, els paràmetres més importants són la coercitivitat, la imantació de 
saturació  i de romanència  (apartat 2.2). La  inversió de  la  imantació via vòrtex  té  lloc 
mitjançant  la formació de vòrtex magnètics. Els vòrtexs magnètics són configuracions 
on els moments magnètics giren al voltant d’un nucli amb  imantació perpendicular al 




















la  tècnica de micro‐ o nanostructuració està  composada de diverses etapes que  fan 
que  el  procés  global  sigui  relativament  lent  i  econòmicament  costós.  Típicament 
aquests medis  litografiats  es  dipositen  directament  sobre  substrats  o  bé  s’obtenen 
mitjançant  l’atac  físic  selectiu de  capes magnètiques  contínues. No obstant, aquests 
processos  litogràfics  convencionals  no  són  òptims  per  a  l’emmagatzematge  d'alta 
densitat ja que el perfil de la superfície del medi no és pla i això pot donar lloc a greus 
problemes  tribològics  (d’interacció  física  entre el medi  i el  capçal de  lectura). Per  a 
evitar aquest problema, des de finals dels anys 90, s'han anat buscant nous mètodes 
per  a  la  generació  d'elements magnètics  discrets  sense modificar  el  perfil  llis  de  la 




dintre  d'una  matriu  amb  anisotropia  perpendicular  al  pla  de  la  seva 
superfície [11]. 
 







dir  que  només  es  modifica  l’ordre  ferromagnètic  preexistent  i  per  tant,  continua 
havent‐hi  problemes  d’interacció  entre  els  elements  i  la  matriu.  En  aquet  treball 
utilitzem  la  irradiació  per  a  fabricar matrius  d'entitats  ferromagnètiques  dins  d'una 










El  sistema  Fe1‐xAlx  és  un  aliatge  que  depenent  de  les  concentracions  d’ambdós 
elements pot presentar configuracions intermetàl∙liques, que com el FeNi o el SmCo5, 
són  bons  candidats  per  a  la  funcionalització  de  sistemes magnètics.  Les  propietats 
magnètiques del Fe1‐xAlx depenen fortament de la seva composició, de la temperatura 




de composicions on  l’aliatge és  ferromagnètic, augmenta  fins a x = 0.50  [16]. Aquest 
fenomen és també observable en altres intermetàl∙lics com en el CoGa [17], CoAl [18], 
Ni3Sn2  [19]  o  bé  el  FePt3  [20]  entre  d’altres.  El  magnetisme  induït  en  desordenar 
l’estructura  d’aquests  intermetàl∙lics  pot  ser  explicat  pel model  teòric  conegut  com 
“local environment model” [21]. Aquest model proposa que el moment magnètic d’un 
determinat metall de transició (MT) depèn del nombre d’àtoms del MT que tingui com 
a primers veïns. A  la Figura 2.6 es mostra  l’estructura cristal∙lina de  l’aliatge Fe50Al50. 












l’estat  ordenat  (paramagnètic,  PM)  i  desordenat  (ferromagnètic,  FM)  per  al  cas  de  Fe60Al40 
[16]. 
que    











El  nostre  estudi  ha  estat  realitzat  amb  mostres  Fe60Al40.  A  la  Figura  2.7,  podem 
observar   a  temperatura ambient aquesta composició és paramagnètica quan es 













Recentment  s’ha  demostrat  que  la  irradiació  de  Fe60Al40  amb  ions  permet  fabricar 
estructures  ferromagnètiques embegudes en una matriu paramagnètica  [14], evitant 







convencional.  En  aquest  treball  volem  aprofundir  en  aquest  fenomen  i  estudiar, 
mitjançant  irradiacions  successives  d’ions  d’Ar+  a  diferents  energies,  l’evolució  del 
gruix de  la membrana de PMMA (es a dir,  la seva eficiència com a màscara durant  la 






En  aquest  apartat,  detallarem  les  tècniques  experimentals  de  preparació  i 






cm2  de  Fe‐40%Al‐0.05%Zr‐0.02%B  (en  percentatge  atòmic,  %at.)  que  a  partir  d’ara  
referirem  com  a  Fe60Al40. Aquesta  ha  estat  obtinguda mitjançant  laminació  en  fred 
(“cold  rolling”  (CR)). El CR és un procés en el qual  s’introdueix una  làmina d’un  cert 
material entre dos corrons per a comprimir‐lo, per aprimar‐la fins al gruix desitjat [22]. 
Tot  i  que  l’acabat  superficial  és  bo  per  aplicacions metal∙lúrgiques,  per  als  nostres 
experiments no és suficient,  ja que necessitem que  la superfície presenti un aspecte 
especular i el més llis possible (evitant problemes de topografia posteriors), així que la 
mostra  ha  estat  sotmesa  a  un  tractament  superficial  utilitzant  papers  de  polir  de 
diferents mides de gra [P850 (21.6 µm), P1200 (15.3 µm), P2500 (7.3 µm) i P4000 (4.6 
µm)]  i dispersions de  SiC de 6, 3  i 1 µm. Posteriorment  s’ha netejat amb etanol en 
ultrasons  i  ha  estat  ben  secada  per  evitar  que  s’oxidi.  El  procés  de  fabricació  de  la 
làmina  i  el  polit  indueixen  desordre  estructural  i  com  hem  explicat  a  l’apartat 
d’Introducció  Teòrica,  si  féssim  mesures  magnètiques  obtindríem  un  senyal 
ferromagnètic  corresponent  a  la  superfície.  Per  a  eliminar  aquesta  contribució 
magnètica  i  obtenir  una  mostra  paramagnètica,  la  mostra  ha  estat  sotmesa  a  un 
tractament tèrmic de recuit a 923 K durant 30 min [23] en un forn tubular amb un buit 
amb una pressió < 10‐7 mbar  (per evitar que  s’afavoreixi  l’oxidació,  ja que  l’òxid de 
ferro  Fe3O4,  magnetita,  és  magnètic),  aquesta  temperatura  és  suficient  per  induir 
reordenament atòmic del material  [16]. Posteriorment  la mostra es va  recobrir amb 
una capa de PMMA  (polimetil metacrilat) mitjançant “spin‐coating”  [24], que és una 














En  la  litografia  per  feixos  d’electrons  (EBL),  s’utilitza  un  feix  d’electrons  finament 
col∙limat que es  fa  incidir  sobre  la mostra  recoberta per una membrana de  resina o 
polímer sensible als electrons per tal de modificar les propietats químiques localment. 
El  feix es desvia amb  la  finalitat de dibuixar els motius que es vulguin  litografiar. Un 






El  procés  d’spin‐coating  i  de  litografia  han  estat  realitzats  al  Paul  Scherrer  Institut 
(Suïssa) gràcies a una col∙laboració amb el Laboratory for Micro‐ and Nanotechnology. 





















Les  simulacions  que  es  presenten  en  aquest  treball  han  permès  optimitzar  les 
condicions  d’irradiació  i  comprendre  millor  el  comportament  magnètic  de  les 





Les  condicions  d’irradiació  amb  ions  han  estat  triades  segons  les  simulacions  fetes 
prèviament  amb  el  subprograma  TRIM  (Transport  of  Ions  in  Matter),  basat  en  el 
mètode de  simulacions per Monte Carlo,  contingut en el paquet del  software  SRIM 
(The  Stopping  and  Range  of  Ions  in  Matter)  [27].  Amb  aquest  programa  podem 
determinar el perfil de dany  física  (que avaluarem amb el nombre de desplaçaments 
per  ió  i per Amstrong (dpa)) que es crea en el nostre material. Les dades  introduïdes 
per a la simulació són: l’espècie irradiada, la seva energia i l’angle d’incidència respecte 
el pla de la mostra, el material, la composició, la densitat i el gruix de la mostra. El dany 






un  ió  (dpa)  incident  durant  tot  el  seu  camí  (Nd).  A  partir  d’aquest  valor  d’Nd  i  de 
l’equació: 
at







condicions  òptimes  per  a  què  els  ions  d’argó  no  fossin  capaços  de  penetrar  la 








de  la  Colorado  State  University.  Les  simulacions  micromagnètiques  han  estat 
realitzades per ratificar i comprendre millor els resultats obtinguts que seran exposats 
a  l’apartat  de  resultats  i  discussió.  Malgrat  que  la  finalitat  d’aquest  treball  no  era 
aprendre a simular, es creu convenient explicar breument  i de manera molt senzilla, 
quins són els principals factors a tenir en compte. La simulació micromagnètica es basa 
en  la  idea  de  determinar  les  configuracions  magnètiques  que  minimitzen  l’energia 
global  del  sistema  [28].  Les  energies més  rellevants  que  competeixen  en  el  procés 
d’imantació d’un material ferromagnètic [4]: 
 






on  k  és  la  constant  d’anisotropia  i  V  el  volum.  La  constant  d’anisotropia  (k) 
depèn  de  diversos  factors,  en  aquest  treball  s’ha  tingut  en  compte  que  és 
funció de la distribució electrònica de l’estructura cristal∙lina i la temperatura. 
 
ii) Energia magnetostàtica: depèn de  la geometria (uniaxial o biaxial)  i de 
MS. 
 




i  la  Zeeman  amb  l’energia  magnetostàtica,  les  dues  primeres  porten  el  sistema  a 
formar un estat monodomini, mentre que  l’energia magnetostàtica  tendeix a  formar 




d’elles  com un macroespín  (tots els moments alineats en  la mateixa direcció). En el 
nostre cas,  les simulacions han estat  tridimensionals  i per  tant hem hagut d’imposar 
que tot el volum simulat tingui les mateixes característiques. A la Figura 3.3, es mostra 







A  la  Taula  3.1,  s’exposen  les  condicions  utilitzades  per  a  simular  l’estat  de mínima 









Figura  3.3:  Representació  de  la  geometria  de  les  entitats magnètiques  utilitzades  per  a  les 





























En  la  irradiació  d’ions  sobre  els  materials  hi  intervenen  dos  tipus  principals  de 
processos,  uns  són  els  dominats  per  les  interaccions  elàstiques  i  els  altres  per  les 
inelàstiques  [16].  En  els  processos  inelàstics  ió‐àtom,  l’energia  cinètica  de  l’ió  és 

























L'efecte  Kerr  va  ser  evidenciat  per  John  Kerr  (1824‐1907)  [30]  en  el  segle  XIX. 
Juntament  amb  l'efecte  Faraday  constitueixen  dos  dels  grans  pilars  en  els  que  es 
fonamenten  la majoria  de  caracteritzacions magneto‐òptiques.  Es  denomina  efecte 
magneto‐òptic a aquell efecte que consisteix en que quan la radiació lluminosa passa a 
través  o  es  reflexa  a  la  superfície  d'un  material  presenta  canvis  en  les  seves 




efecte  és  una  birefringència  induïda  per  un  camp  H  paral∙lel  al  feix  lluminós.  Les 
conclusions de Faraday són que els índexs de refracció del material depenen del camp 




sotmès  la mostra  [31].  El  principal  avantatge  que  presenta  l'estudi  de  l'efecte  Kerr 










nm  en  el  nostre  cas.  A més  el MOKE  també  destaca  entre  les  altres  tècniques  de 
caracterització magnètica (VSM, SQUID), per ser una tècnica de caracterització local, el 





diferents  estructures  en  una  mateixa  mostra  evitant  problemes  de  diferencia  de 
composicions.  L’únic  desavantatge  de  la  magnetometria  MOKE  és  que  no  mesura 









El  camp  magnètic  imanta  el  material  amb  una  direcció  paral∙lela  al  pla 









La  imantació és paral∙lela a  la direcció del  feix  i perpendicular a  la mostra. La 
saturació  del material  és molt  difícil,  depèn  de  si  té  anisotropia  en  el  pla  o 













pot obtenir en  la gran majoria dels casos els valors absoluts de  la  imantació,  la forma 























transmissió  (TEM)  utilitzen  electrons  en  comptes  de  llum  en  el  rang  del  visible  per 













(Figura  3.7)  que  ens  proporcionen  informació  sobre  diferents  propietats  del  nostre 
material. 
 









caure  i  ocupar  aquesta  vacant,  resultant  en  un  excés  d’energia  que 
s’emet en  forma de  fotó. Aquest  fotó pot sortir de  l’àtom o bé  incidir 
sobre  un  altre  electró  el  qual  és  emès  per  l’àtom.  Les  energies  dels 
electrons emesos són inferiors a 1keV i per tant només poden provenir 
de  la  superfície  del  material  donant  informació  de  la  composició 
química.  Aquest  fenomen  apareix  amb més  probabilitat  en  elements 
lleugers. 
 
iii) Electrons  retrodispersats:  són  més  energètics  que  els  electrons 






iv) Raigs  X  característics  (EDX):  s’utilitzen  per  un  microanàlisi 
semiquantitatiu  i  són  resultat  de  la  interacció  inelàstica  radiació‐
matèria.  Els  electrons  incidents  exciten  els  àtoms  de  la  mostra,  la 
desexcitació provoca l’emissió de raigs X de longitud d’ona característica 
dels elements presents a  la mostra. La  intensitat per una determinada 
longitud d’ona és proporcional a  la  concentració  relativa de  l’element 
dins  la mostra. Els  límits de detecció depenen del nombre atòmic dels 
elements  i  de  la  quantitat  en  que  estiguin  presents.  No  es  poden 
detectar  elements  lleugers  ni  elements  pesats  amb  una  presència 
inferior al 2%. 
 
Generalment  la  preparació  de  la mostra  per  a  ser  observada  amb  el  SEM  és molt 
senzilla en el cas dels materials, només fa falta que sigui conductora, i en el cas que no 











diferència  amb  un  SEM  convencional  és  el  canó  d’electrons.  El  FE‐SEM  (Zeiss) 
proporciona uns  feixos d'electrons més  focalitzats amb el que es millora  la  resolució 
espacial i es minimitza la càrrega electrostàtica de la mostra a observar, amb el que es 
causa menys dany. Les imatges han estat obtingudes amb una energia de 5kV. Aquesta 










El  microscopi  de  forces  atòmiques  (Atomic  Force  Microscopy)  és  un  instrument 
mecanic‐òptic capaç de detectar forces de l’ordre dels piconewtons [16]. Enregistra la 
topografia de  la   mostra contínuament mitjançant una punta d’uns 2 µm de  llarg  i 10 
nm  de  diàmetre  a  la  part  final. Aquesta  punta  va  subjectada  a  una  “cantilever”.  La 





flexioni.  Un  detector  mesura  aquesta  flexió  a  partir  de  la  reflexió  d’un  llum  làser 
mentre la punta va escombrant la superfície, amb el que s’obté un mapa topogràfic. 
 
El  microscopi  de  forces  magnètiques  (Magnetic  Force  Microscopy)  és  un  mode 
secundari  acoblat  a  un  AFM  [16]  (Figura  3.8).  Utilitzant  les  dades  topogràfiques 
adquirides  prèviament  per  l’AFM,  l’MFM  es  desplaça  verticalment  una  distància 
determinada  i  seguint  la  topografia escaneja de nou  la mostra.  Les puntes de MFM 





Les  imatges  d’AFM‐MFM  han  estat  adquirides  als  Serveis  Cientificotècnics  de  la 





















aquests  processos  de  preparació  ja  provoquen  un  desordre  en  l’estructura  del 
material, i per tant, indueixen ferromagnetisme. Un recuit a 923 K durant 30 minuts, és 






Figura  4.1:  Corbes  d’imantació  respecte  al  camp  magnètic  aplicat  (configuració  MOKE 






Figura  4.2:  Imatge  de  SEM  de matrius  amb  diferents motius,  produïts  per  litografia  de  feix 
d’electrons amb diàmetres mitjans de a) 225, b) 345 i c) 420 nm. 
 









travessen  els  90  nm  de  la  membrana  de  PMMA.  A  les  zones  litografiades  de  la 
membrana (on no hi ha PMMA), el màxim dany causat en la irradiació (expressat amb 
el nombre de desplaçaments per Amstromg i ió) es situa entre els primers 5 i 10 nm de 




de  la  penetració  dels  ions  per  a  la mostra  Fe60Al40  i  la membrana  de  PMMA.  En  ambdues 








El gruix de  la membrana de PMMA ha estat mesurat amb AFM per  la mostra  sense 
irradiar (gruix de 90 nm)  i  la  irradiada a 16 keV (gruix de 60 nm), 19 keV (gruix de 40 
nm)  i  22  keV  (gruix  de  25  nm). Observem  que  a mesura  que  augmentem  l’energia 
d’irradiació,  el  gruix  de  la membrana  disminueix  (Figura  4.4). A  la  literatura  podem 
trobar  estudis  sobre  irradiació  de membranes  de  PMMA  on  conclouen  que  durant 
aquest procés el polímer de PMMA desgasa molècules de H2, CH3, CH4, H2O, C2H2  i 
CO2  en  ser  irradiat.  Per  tant,  aquest  procés  deixa  el  material  restant  enriquit  en 
carboni, el que provoca un enduriment de la membrana [34, 35]. De la mateixa manera 














































i) Efecte d’ombra durant  la  irradiació:  impedeix que una fracció dels  ions 
irradiats arribin al FeAl a  través dels  forats de  la membrana de PMMA 
litografiada.  Aquest  efecte  afectaria  a  les  entitats  magnètiques  amb 
diàmetre més petit. 
 









Figura 4.6: Exemple de mesura magneto‐òptica  longitudinal de  la mostra  irradiada a 10 keV. 














com  a  conseqüència  un  major  desordre  estructural.  Resultats  semblants,  sobre  la 





manera clara de  l’energia  i per  tant  tampoc del desordre estructural. La coercitivitat 











de  flux,  això  és  degut  a  que  la  inversió  de  la  imantació  no  es  realitza  via  rotació 
coherent  ni  per  la  formació  i  moviment  de  parets  de  domini,  sinó  mitjançant  la 
formació  de  vòrtexs  magnètics.  Com  hem  explicat  als  apartats  2.3  i  2.5  de  la 






















Les  simulacions micromagnètiques es van  realitzar amb  la  finalitat de  corroborar els 
resultats obtinguts experimentalment  i per a  veure  si en podíem  treure  conclusions 
més clares sobre la formació d’estats vòrtex a mesura que augmentem l’energia de la 
irradiació.  A  la  Taula  4.1,  es mostra  un  resum  de  les  condicions  de  simulació  i  els 
resultats.  L'energia  d’irradiació  ve  representada  pel  gruix  dels  hemisferis,  per  a 
l'energia més baixa, 15 nm, i per a la més alta, 30 nm (tal i com hem pogut extreure de 
les  simulacions  amb  TRIM).  S'han  imposat  dos  estats  inicials  per  a  les  simulacions, 
l'estat vòrtex  i  l'estat d’imantació al  llarg de  l'eix x (uniform x). Els resultats obtinguts 
(Taula  4.1)  mostren  que  per  a  valors  d'anisotropies  (k)  alts  (2‐80)∙105  erg/cm3 
s'obtenen estats monodominis pels dos tipus d'estat inicial, sigui quin sigui el gruix dels 
hemisferis.  Per  a  anisotropies  més  baixes  (k=104  erg/cm3)  i  per  a  un  gruix  dels 
hemisferis de 15 nm, s'observa que l'estat monodomini continua essent la configuració 





A  la  Figura  4.9,  es  mostren  les  configuracions  d'espín  de  l'estat  romanent  per  les 
quatre configuracions de les simulacions. Per a les Figures 4.9.a i b) es representen les 
entitats magnètiques  irradiades  amb més  baixa  energia  i  per  tant  amb  un  gruix  de 
l’hemisferi de 15 nm, on  l'estat  inicial és  l'estat d’imantació al  llarg de  l'eix x  i vòrtex, 






és  la  de  l'estat  vòrtex. Per  tant  aquest  resultat  sembla  satisfer  els  nostres  resultats 






Figura  4.9:  Configuracions  d'espín  en  l'estat  romanent  obtinguts  utilitzant  simulacions 
micromagnètiques. Per a les entitats fabricades amb baixa energia [a) i b)] mostren els estats 
romanents partint dels estats d’imantació uniforme  i vòrtex respectivament. En ambdós casos 
s'observa que  l'estat de romanència és  l'estat monodomini. Per a c)  i d) (entitats fabricades a 











1  15  Uniform x  1  55  2  Uniform x 
2  15  Vòrtex  1  55  2  Uniform x 
3  15  Uniform x  1  55  0.1  Uniform x 
4  15  Vòrtex  1  55  0.1  Uniform x 
5  15  Uniform x  0.6  55  0.1  Uniform x 
6  15  Vòrtex  0.6  55  0.1  Uniform x 
7  15  Uniform x  1  66  0.1  Uniform x 
8  15  Vòrtex  1  66  0.1  Uniform x 
9  30  Uniform x  1  275  80  Uniform x 
10  30  Vòrtex  1  275  80  Uniform x 
11  30  Uniform x  1  275  0.1  Uniform x 
12  30  Vòrtex  1  275  0.1  Vòrtex 
13  30  Uniform x  0.6  275  0.1  Uniform x 
14  30  Vòrtex  0.6  275  0.1  Vòrtex 
15  30  Uniform x  1  330  0.1  Uniform x 
16  30  Vòrtex  1  330  0.1  Vòrtex 









Les  mesures  amb  MOKE  ens  demostren  que  les  zones  de  la  membrana,  on 






El que primer observem és un  contrast dipolar dins  les estructures  circulars, el que 
implica acumulació de càrregues magnètiques. Pel que fa al voltant de les estructures 
no  s’observa  cap  contrast,  fet  que  indica  que  el magnetisme  està  confinat  i  que  la 
membrana de PMMA ha estat capaç de suportar els processos d’irradiació successiva 
per  a  10,  13  i  16  keV  on,  com  hem  pogut  observar  a  la  Figura  4.4,  el  gruix  de  la 
membrana mesurat amb l’AFM s’ha reduït de 90 nm a 60 nm. Per a la irradiació de 22 
keV el gruix de la membrana s’ha reduït fins a 25 nm i no ha estat suficient per aturar 
els  ions  incidents,  tal  i  com es mostra a  la  Figura 4.11.  Les  imatges de  SEM  revelen 
esquerdes  provocades  per  l’enduriment  de  la membrana. A  la  imatge  d’MFM  de  la 
Figura  4.11  (inset),  podem  observar  parets  de  domini  a  la  zona  recoberta  per  la 
membrana de PMMA, demostrant doncs, que en aquest cas el desordre estructural a 












Figura  4.11:  Imatge  de  SEM  per  a  les  estructures  de  420  nm  de  diàmetres  després  de  les 














augmenti.  Al  no  conèixer  la  nova  densitat  a  cada  procés,  les  simulacions  amb  la 
densitat  inicial de  la membrana donen uns valors sobrestimats del dany causat en el 
FeAl. Per a la irradiació de 22 keV observem (Figura 4.12) com el dany màxim estimat 
en el FeAl supera al  interval entre 5  i 10 nm. En aquest cas  i com hem mencionat al 

















El  impacte ambiental dels processos per a  la  fabricació de  la mostra  i  la conseqüent 






part dels processos de sala blanca (com són  la  litografia,  la  irradiació  i  les  imatges de 
SEM),  han  estat  realitzats  gràcies  tant  a  col∙laboracions  amb  altres  centres 
d’investigació, com subvencions, que més endavant detallem (Taula 6.1). Per tant, cal 
tornar a  remarcar que és no és el pressupost  real de  la  fabricació de  la mostra  i els 





Gràcies  a  les  subvencions  del Ministerio  de  Ciencia  e  Innovación  a  través  de  la  6a 
convocatòria  GICSERV‐166  de  projectes  d’accés  a  la  Instal∙lació  Cientifico  Tècnica 
Singular  (ICTS), vam poder accedir sense cost a  la sala blanca del Centro Nacional de 
Microelectrónica  (CNM‐IMB).  Amb  aquest  accés  vam  poder  realitzar  les  5  sessions 
d’irradiació  i  les observacions amb el microscopi electrònic de rastreig per emissió de 
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Disposició  del  l’equip  per  a  mesures 
magnètiques amb MOKE. 























Taula  6.2:  Relació  dels  materials 
necessaris per a la fabricació de la làmina 
de  la qual prové  la mostra, el polímer del 
que  es  fabrica  la  membrana  que  es 











Procés  Producte  Cost/unitat  Utilitzats  Cost 
Paper  abrasiu  Buehler  Carbiment2  diàmetre 
203mm, 800 grit, adhesiu.  2.33 €/paper  1  2.33 € 
Paper  abrasiu  Buehler  Carbiment2  diàmetre 
203mm, 1200 grit, adhesiu.  2.33 €/paper  1  2.33 € 
Paper  abrasiu  Buehler  Carbiment2  diàmetre 
203mm, 2500 grit, adhesiu.  2.33 €/paper  1  2.33 € 
Paper  abrasiu  Buehler  Carbiment2  diàmetre 
203mm, 4000 grit, adhesiu. 2.33  2.33 €/paper  1  2.33 € 
Draps de polir Buehler Texmet, diàmetre 203 
mm, adhesius  11.00 €/drap  3  33.00 € 
Suspensió  de  diamant  policristal∙lina  Buehler 
METADI, base aigua, 1 micra  529.14 €/l  0.03 l  17.82 € 
Suspensió  de  diamant  policristal∙lina  Buehler 




Suspensió  de  diamant  policristal∙lina  Buehler 




Ampolla d’argó  120 €/l  0.10 l  12 € 
Spin Coating       
Litografia 
Litografia per feixos d’electrons  60 €/h  2  120 € 
Irradiacions  Ions d’argó a energies 10, 13, 16, 19 i 22 keV  100 
€/irradiació  5  500 € 
SEM  SEM d’emissió de camp  15 €/h  6  80 € 
Tècnic superior  83.25 €/h  4.5 h  374.63 € 
























comprovat  que  aquests  processos  de  fabricació  i  preparació,  indueixen 
ferromagnetisme  degut  a  que  el  Fe60Al40  presenta  una  transició  paramagnètica‐
ferromagnètica en ser desordenat atòmicament. Un tractament tèrmic de 30 minuts a 




litografia  per  feixos  d’electrons  (EBL)  s’han  fabricat  estructures  cilíndriques  a  la 


















Les  imatges de  SEM  i  els perfils  extrets de  les  imatges d’AFM no  revelen  cap  canvi 
important en  relació a  la morfologia dels  canals  fabricats a  la membrana,  tanmateix 
s’observa una disminució del gruix per a cada  irradiació,  la membrana passa dels 90 
nm de gruix  inicial a 25 nm de gruix per a 22 keV, on  la membrana deixa de ser útil. 
Arribat  a  aquest  punt,  les  imatges  de  SEM  revelen  esquerdes  a  la  membrana 












ii) La disminució del valor de  la coercitivitat a partir d’un màxim  localitzat 
al  voltant  de  16  i  19  keV,  és  degut  a  la  formació  d’estructures  de 
tancament de flux (vòrtex) amb valors de nucleació diferents per a cada 
estructura o bé propers a zero. Aquest comportament ha estat ratificat 
amb  les  simulacions  micromagnètiques,  que  revelen  que  per  a 





com  apareixen parets de domini  fora de  les estructures, degut  a que  com, hem dir 







Finalment una  repetició de  les  simulacions amb els gruixos  reals de  la mostra per a 
cada  irradiació  (i  sense  tenir en  compte el  canvi en  composició de  la membrana de 
PMMA degut a la desgasifiació produïda per les irradiacions), ens han confirmat que la 
membrana de PMMA a 22 keV no és  suficient per a protegir  la  zona que no  volem 
irradiar. 
 
El  mètode  de  fabricació  d’entitats  ferromagnètiques  que  hem  utilitzat,  sembla  ser 
prometedor  per  a  la  seva  implementació  tecnològica,  ja  que  degut  al  bon 
comportament de la membrana de PMMA després de successives irradiacions fins a 19 
keV,  es  pot  generar  una  superfície  d’entitats  ferromagnètiques.  Tot  i  així  encara  és 




of  paramagnetic  Fe60Al40  (at.%)  by  consecutive  ion  irradiation  through  pre‐
























els  processos  de  fabricació  tenen  un  gran  control  en  quant  a  les  propietats 
magnètiques de  les entitats creades, el principal objectiu del  treball  futur és  fabricar 
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Degut  a  la  gran  demanda  tecnològica,  actualment  hi  ha  un  gran  interès  en 
desenvolupar  medis  magnètics  amb  entitats  ferromagnètiques  de  dimensions 
nanomètriques.  Aquesta  demanda  promou  la  investigació  i  el  desenvolupament  de 
nous materials  i  processos  de  fabricació  que  permetin  controlar  d’una manera més 
precisa  les  propietats  magnètiques  i  estructurals.  Entre  els  mètodes  de  litografia 
convencionals  (per exemple deposició  física a  través de màscares, deposició química 
en  fase  vapor  i  electrodeposició),  recentment  s’ha  demostrat  que  la  irradiació  amb 
ions  a  través  de  màscares  pre‐litografiades,  sembla  ser  un  bon  mètode  per  a  la 
fabricació d’estructures ferromagnètiques de l’ordre dels nanòmetres. Aquesta tècnica 
pot  ser  aplicada  per  aprofitar  la  transició  paramagnètica‐ferromagnètica  que 
presenten  alguns  materials  al  ser  desordenats  estructuralment  (per  exemple  FeAl, 
FePt3, Ni3Sn2). 
 
En el  treball que es presenta  a  continuació  s’utilitza  l’aliatge  Fe60Al40 per  a  fabricar 
estructures  ferromagnètiques  embegudes  en  una  matriu  paramagnètica  mitjançant 
irradiació amb  ions d’argó a través d’una membrana de polimetil metacrilat  (PMMA) 
prèviament litografiada amb feixos d’electrons (EBL). La fabricació d’aquest sistema té 







magnetisme.  A  continuació  s’exposen  les  tècniques  necessàries  per  a  la  fabricació, 
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Arrays of ferromagnetic circular dots (with diameters ranging from 225 to 420 nm) have been
prepared at the surface of atomically ordered paramagnetic Fe60Al40 (at. %) sheets by means of ion
irradiation through prelithographed poly(methyl methacrylate) (PMMA) masks. The cumulative
effects of consecutive ion irradiation (using Arþ ions at 1.2 1014 ions/cm2 with 10, 13, 16, 19 and
22 keV incident energies) on the properties of the patterned dots have been investigated. A
progressive increase in the overall magneto-optical Kerr signal is observed for increasingly larger
irradiation energies, an effect which is ascribed to accumulation of atomic disorder. Conversely,
the coercivity, HC, shows a maximum after irradiating at 16–19 keV and it decreases for larger
irradiation energies. Such a decrease in HC is ascribed to the formation of vortex states during
magnetization reversal, in agreement with results obtained from micromagnetic simulations. At the
same time, the PMMA layer, with an initial thickness of 90 nm, becomes progressively thinned
during the successive irradiation processes. After irradiation at 22 keV, the remaining PMMA layer
is too thin to stop the incoming ions and, consequently, ferromagnetism starts to be generated
underneath the nominally masked areas. These experimental results are in agreement with
calculations using the Monte-Carlo simulation Stopping Range of Ions in Matter software, which
show that for exceedingly thin PMMA layers Arþ ions can reach the Fe60Al40 layer despite the
presence of the mask.VC 2011 American Institute of Physics. [doi:10.1063/1.3590158]
I. INTRODUCTION
During the last decades, increasing demands from the
fields of recording media and magnetic sensors have
prompted the development of novel lithography methods to
fabricate arrays of ferromagnetic (FM) dots with progres-
sively smaller lateral dimensions.1–5 Among the various pro-
cedures to prepare arrays of nanostructures are physical
deposition of FM materials through prelithographed poly-
meric masks, chemical growth of FM phases inside nanopo-
rous templates or selective etching of continuous FM films.
To match specific technological demands, the properties of
patterned magnetic materials often need to be precisely con-
trolled. Typically, such control is accomplished either by
varying the exact alloy composition or by modifying the
shape and size of the lithographed structures.1,6,7
Alternatively, ion irradiation has been shown to be also
an effective procedure to induce magnetic modifications in
previously grown FM materials.8 Indeed, ion irradiation has
been employed to increase/reduce the value of saturation
magnetization,9 to induce soft magnetic behavior in other-
wise hard magnetic materials (and viceversa),10–12 to induce
reorientation of the magnetic easy axis (from in-plane toward
perpendicular-to-plane anisotropy direction)13,14 or to vary
the strength of interfacial coupling between FM and antifer-
romagnetic materials (i.e., to locally tune exchange bias
properties).15 Furthermore, ion irradiation can be used not
only to tailor the magnetic properties of FM materials but
also to induce ferromagnetism in certain paramagnetic mate-
rials. This occurs in some intermetallic alloys and austenitic
stainless steels, which undergo structural transformations
(from nonmagnetic to FM phases) when they become struc-
turally disordered.16–27 Disorder-induced magnetism has
been actually reported in a number of transition-metal (TM)a)Electronic mail: jordi.sort@uab.es.
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21 CoAl,22 or CoGa.23 In these systems, the magne-
tism can be understood in terms of the local environment
model, where the magnetic moment of a given TM atom
depends on the number of nearest neighbor TM atoms.24
Hence, the magnetic properties of these alloys (saturation
magnetization, coercivity, etc.) depend on the amount of
structural disorder. In turn, paramagnetic austenitic stainless
steel transforms to FM martensite or FM expanded austenite
under the action of mechanical stress25 or N ion irradia-
tion,26,27 respectively.
It has been recently shown that focused ion beam (FIB)
and ion irradiation through prelithographed poly(methyl
methacrylate) (PMMA) masks can cause the necessary
atomic disorder to induce ferromagnetism in the Fe60Al40
alloy.16 However, while FIB is a rather slow patterning tech-
nique (i.e., the dots are written one by one, following an
in-series approach), irradiation through PMMA masks also
suffers from several drawbacks: the prepatterned PMMA
resist layer needs to be thick enough to fully stop the incom-
ing ions but if thickness is too large shadowing effects inside
the patterned holes hinder the incoming ions from reaching
the surface of Fe60Al40 alloy.
In this work, successive ion irradiation processes, using
a constant ion fluence of 1.2 1014 ions/cm2 and variable
ion energies, from 10 to 22 keV, are performed at the surface
of a Fe60Al40 sheet through arrays of holes (sub-500 nm in
diameter) previously patterned on a PMMA layer by means
of electron beam lithography. The aim of the work is two-
fold: (1) to investigate the evolution of the magnetic proper-
ties of the FM dots during the cumulative irradiation process
and (2) to study how the PMMA mask withstands the various
irradiation steps and establish the threshold energy beyond
which PMMA becomes useless. Our results show that ferro-
magnetism in Fe60Al40 starts to be generated for incident ion
energies of 13 keV. The Kerr signal progressively increases
with the increase of ion energy as a consequence of the
enhanced atomic disorder. However, for ion energies larger
than 19 keV, the thickness of the PMMA layer is reduced by
more than 60% and, consequently, the mask is no longer
able to stop the incoming ions and ferromagnetism is then
detected throughout the surface of the Fe60Al40 sheet.
II. EXPERIMENTAL
A fully dense 200 lm-thick Fe–40%Al-0.05%Zr-0.2%B
(at. %) sheet, hereafter referred to as Fe60Al40, was prepared
by cold rolling of prealloyed powders with the proper nominal
composition. Prior to any irradiation process, mechanical pol-
ishing of the sheet was performed in order to eliminate surface
oxides and to obtain mirrorlike appearance. The ferromagnetic
behavior stemming from the atomic disorder induced during
cold rolling and polishing was eliminated by annealing the
sheet at 923 K for 30 min. This thermal treatment is sufficient
to convert the disordered A2 phase into the atomically ordered
B2 structure.28 A 90 nm-thick poly(methyl methacrylate)
(PMMA) resist layer was then spin coated onto the Fe60Al40
sheet surface and subsequently patterned using electron beam
lithography to obtain arrays of circular dots, with diameters
ranging from 225 to 420 nm. Consecutive ion irradiation
through the PMMA shadow masks was carried out using
Arþ ions with a fluence of 1.2 1014 ions/cm2 and progres-
sively larger energies (10, 13, 16, 19, and 22 keV), as illus-
trated in Fig. 1.
The ion damage caused during the cumulative irradia-
tion process was modeled using MonteCarlo simulations by
means of the Transport of Ions in Matter (TRIM) program
included in the Stopping Range of Ions in Matter (SRIM)
package.29 The TRIM simulations compute the overall dam-
age cascade caused by the recoiling atoms until their energy
drops below the lowest displacement energy of any target
atom. Essentially, TRIM allows obtaining the total number
of target displacements (Fe plus Al displacements in
Fe60Al40 and H plus C plus O displacements in PMMA) pro-
duced by one incident ion along its track. Note that a con-
stant density of 1.2 g/cm3 was assumed for PMMA and
possible changes in density occurring during ion irradiation
were not taken into account. Owing to the stochastic nature
of ion-solid interactions, the total number of target displace-
ment exhibits a distribution in depth. As shown in Fig. 2, for
the range of energies used, the consecutive irradiation proc-
esses cause collisional damage down to around 30 nm in
Fe60Al40 and 90 nm in PMMA.
The topography of the patterned dots was examined by
scanning electron microscopy (SEM) and atomic force mi-
croscopy (AFM). Magnetic domain imaging was performed
by magnetic force microscopy (MFM) using high sensitivity
hard magnetic tips. Hysteresis loops were recorded at room
temperature using longitudinal magneto-optic Kerr effect
(MOKE), with a maximum applied magnetic field of 600 Oe
and laser spot focused down to 3 lm.
Finally, micromagnetic simulations30 were performed to
determine the expected remanent states for the magnetic
structures produced by the ion irradiation process. Three
dimensional magnetic structures with an oblate spheroidal
hemisphere shape with 350 nm in diameter were represented
using 2.5 2.5 2.5 nm3 cells. Values for the saturation
magnetization Ms were chosen based on previous work on
ball milled Fe60Al40, i.e., 275 emu/cm
3 and 55 emu/cm3 for
FIG. 1. (Color online) Schematic diagram showing a consecutive ion irradi-
ation process, through a prelithographed PMMA mask deposited onto a
Fe60Al40 sheet, using Ar
þ ions with progressively larger ion energies. Note
that the extent of the generated ferromagnetic regions is proportional to the
energy of the incident ions. The picture also illustrates that the thickness of
the PMMA mask progressively decreases during the successive irradiation
steps.
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the most and less irradiated samples, respectively.31 For the
exchange parameter A a value of 1 lerg/cm3 was used. The
simulations were carried out using two different values for
the anisotropy, 103 and 105 erg/cm3. The remanent states
were calculated starting from initial states of (a) a vortex and
(b) a uniform magnetization configuration with all spins ori-
ented along the x-axis, also the easy axis, using a large
damping coefficient (a¼ 1).
III. RESULTS AND DISCUSSION
The MOKE measurements corresponding to the arrays of
dots irradiated using 10 keV did not show any evidence of
FM behavior, probably because in spite of the indicated sur-
face ion damage at this energy (Fig. 2), the amount of struc-
tural disorder (and magnetism) in Fe60Al40 is exceedingly
small to be detected by MOKE. Conversely, a small Kerr sig-
nal is observed after the arrays of dots have been further irra-
diated using Arþ ions with incident energy of 13 keV, i.e.,
after the cumulative effects of irradiating at 10 and 13 keV,
(see MOKE loops for different dot sizes in Fig. 3). Interest-
ingly, the amplitude of the Kerr signal progressively increases
during the cumulative irradiation [Figs. 3(c) and 3(d)]. It is
noteworthy that, for a given ion energy, the Kerr signal is
larger for larger dot diameters. This trend is also observed if
the laser spot is defocused, i.e., when increasing the amount
of measured dots. Actually, normalization of the overall Kerr
signal for the total area of measured dots does not cause an
appreciable modification in the % Kerr signal. The origin of
the dependence of the Kerr signal on the dot size is probably
two-fold. On one hand, shadowing effects inside the PMMA
lithographed holes are likely to occur during ion irradiation,
particularly in the arrays of smaller dots, thus impeding a
fraction of the incoming ions to reach the surface of the
Fe60Al40 sheet and causing less induced ferromagnetism. On
the other hand, one cannot rule out a shadowing effect during
the MOKE measurements due to the 45 incidence of the
polarized light. Namely, given the thickness of the PMMA
mask, it is possible that not all the incoming light reaches the
Fe60Al40 layer, particularly for the smallest dots.
The overall dependence of the Kerr signal on the energy
of the incoming ions is shown in Fig. 4(a). The increase in
Kerr signal is in agreement with the increase in the number
of atomic displacements (i.e., ion damage) created in
Fe60Al40 during ion irradiation [Fig. 2(a)]. Similar correla-
tions between induced ferromagnetism and structural disor-
der were reported in Fe60Al40 subject to mechanical
deformation experiments. Namely, an increase of the satura-
tion magnetization was observed in Fe60Al40 powders during
ball milling31 and in bulk Fe60Al40 alloy under application of
macroscopic compressive stress.32,33
Contrary to the saturation magnetization, the coercivity,
HC, does not depend in a simple and monotonic manner on
the amount of structural disorder. In fact, although in nano-
structured Fe60Al40 the uniaxial magnetic anisotropy has been
shown to increase with the amount of atomic disorder,34 HC
depends on the interplay between several factors (anisotropy,
grain size, exchange interactions, etc.) which make its analy-
sis more complex. In our case, HC is found to show a maxi-
mum after successive irradiation using intermediate ion
energies (16–19 keV), but it decreases for larger ion energies
[see Fig. 4(b)]. The initial raise in HC can be probably
ascribed to the disorder-induced anisotropy increase. How-
ever, a constriction in the central part of the hysteresis loops
also tends to appear during the cumulative ion irradiation pro-
cess [Fig. 3(a) and 3(b)]. This constriction becomes more pro-
nounced when larger ion energies are employed (i.e., when
cumulative damage effects are increased). These peculiar
loop shapes resemble those of magnetization reversal via vor-
tex state formation. In such states, magnetization curling
occurs for sufficiently low values of applied magnetic fields,
resulting in a drop of the net magnetization. Magnetic curling
is thus likely to be the reason for the observed decrease in
coercivity, and it also causes a decrease in the remanent-to-
saturation magnetization ratio (Fig. 3). It is noteworthy that
magnetic vortex states are often encountered in disk-shaped
FM dots composed of relatively soft magnetic materials and
are particularly favored when the thickness of the FM mate-
rial is sufficiently large.35,36 Micromagnetic simulations were
performed to shed light on the origin of the constricted shape
of the hysteresis loops measured in the samples subjected to
FIG. 2. (Color online) TRIM simulations of the target depth dependence of
collision events (described by the number of target displacements per ion
and traversed distance –given in A˚–) in (a) the Fe60Al40 alloy and (b) the
PMMA mask, after being irradiated using Arþ ions accelerated at 10, 13, 16,
19, and 22 keV. The effects of each irradiation step (with a single energy)
and cumulative irradiations (with more than one energy) on the collisional
damage are represented.
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higher irradiation energies. Oblate spheroidal hemisphere
shapes (350 nm in diameter) were used as simulation masks.
Based on the SRIM calculations, the thicknesses of the oblate
hemispheres were 30 nm and 15 nm for the most and least
irradiated samples, respectively (see Fig. 2). Initially, the
simulations were carried out using values of saturation mag-
netization MS¼ 275 emu/cm3 and anisotropy constant
K¼ 0.8 107 erg/cm3 for the more irradiated sample and
55 emu/cm3 and 0.02 107 erg/cm3 for the low-energy irradi-
ation condition. The spin configurations at the remanent state
were first calculated starting from a uniform magnetization
state along x (i.e., saturated state) and second starting from a
vortex state. The results indicate that with these high mag-
netic anisotropies both structures settled into a single domain
remanent state, independent of the initial spin configuration.
When using weaker anisotropies, (K¼ 1000 erg/cm3, which
is of the same order of magnitude as for Permalloy), the less
irradiated sample still settled into a single domain state [see
Figs. 5(a) and 5(b)]. The energies associated with the vortex
state were considerably higher and the single domain state
was the clear ground state of this structure. Conversely, the
spin configuration of the more irradiated sample, simulated
using K¼ 1000 erg/cm3, converged to a relaxed version of its
initial state in each case and showed comparable energies for
the single domain and vortex states (6.40 1011 and
6.95 1011 erg, respectively). Subsequently, we tested the
effects of varying the Ms or the A values, increasing the for-
mer by 10% and decreasing the latter to 0.6 lerg/cm3. In both
cases the single domain state was found to be the ground state
FIG. 3. (Color online) Normalized hysteresis loops, measured in longitudinal configuration by magneto-optic Kerr effect, corresponding to the arrays of mag-
netic dots with lateral size of (a) 345 nm and (b) 420 nm, obtained by successive ion irradiation processes. (c and d) The same hysteresis loops without being
normalized.
FIG. 4. (Color online) Variation of (a) the overall Kerr signal (which is pro-
portional to the saturation magnetization) and (b) the coercivity, HC, for
each dot array, as a function of the incident ion energy during cumulative
irradiation processes using incoming ions with 13, 16, 19, and 22 keV.
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for the less irradiated sample, whereas the vortex state was
found to be the ground state for the more irradiated sample.
In the latter, the energy became approximately 26% lower for
the vortex as compared to the single domain when MS was
increased by 10%, and 42% lower when A was decreased to
0.6 lerg/cm3. Thus, the simulations show that a vortex reversal
process is likely for the most irradiated samples [see Fig. 5(c)
and 5(d)], provided the net anisotropy is weak and assuming
values for the saturation magnetization similar to those previ-
ously reported in the literature.31 The less irradiated samples,
however, are expected to maintain single domain configura-
tions. The relatively low values of K are probably realistic since
the random directions of the induced structural disorder will
have the net effect of lowering the value of the effective mag-
netic anisotropy.
The local character of the ferromagnetism induced by
ion irradiation was examined by MFM. Some MFM images
of the Fe60Al40 sheets irradiated up to 16 keV, obtained at
remanence after applying a magnetic field of 600 Oe, are
shown in Fig. 6. Dark and bright areas are observed inside
the irradiated circles, evidencing magnetic stray fields. No
contrast is observed outside the dots, which indicates that the
PMMA shadow mask is capable of blocking the incident
ions during cumulative ion irradiation using energies of 10,
13, and 16 keV. Note that for this energy the PMMA thick-
ness has been reduced from 90 nm to approximately 60 nm,
as evaluated by atomic force microscopy (see Fig. 7).
According to Fig. 2(b), ion damage in the PMMA after ion
irradiation using 10þ 13þ 16 keV is mainly concentrated
within the upper 60 nm. Consequently, in spite of the
PMMA thickness reduction not enough ions reach the
Fe60Al40 sheet to induce magnetism. Hence, the lack of mag-
netic contrast between the patterned dots in Fe60Al40 is in
agreement with the Monte-Carlo simulations results.
The thickness of the PMMA resist layer continues to
decrease when further irradiation steps, using larger ion ener-
gies, are performed. Indeed, as shown in Fig. 7, the PMMA
layer is only about 25 nm thick after ion irradiation at 22
keV. At the same time, the PMMA resist becomes progres-
sively hardened and some cracks appear as a result of the cu-
mulative irradiation process (see Fig. 8). This shrinkage and
hardening of PMMA during ion irradiation is a well-known
effect, and it is related to the outgassing and molecular ejec-
tion of H2, CH3, CH4, H2O, C2H2, and CO2 species from the
polymer, an effect which leads to an increase of carbon con-
tent in the residual material.37,38 MOKE measurements of
FIG. 5. (Color online) Spin configurations at remanence obtained using
micromagnetic simulations for an oblate spheroidal hemisphere object, 350
nm in diameter, with low anisotropy. The arrows show the direction of the
magnetic moment at the top surface and the colors correspond to the x-com-
ponent of the magnetization where red (blue) indicates that the spins are
aligned along the þx (x) direction. (a and b) The relaxed magnetic states
for 15-nm thick structures, corresponding to the sample irradiated at low
energies. These spin configurations in Figs. 5(a) and 5(b) were relaxed from
a uniform initial state along x and a vortex state, respectively. Both show
calculated remanent states that are single domain. (c and d) The relaxed spin
configurations of the spheroidal hemisphere object with thickness of 30 nm,
i.e., corresponding to the most irradiated sample, where the calculations
were started from a uniform (x) and a vortex configuration, respectively. In
both cases the relaxed spin configurations reflect the initial conditions and
have similar energies. These configurations are obtained using reasonable
values of saturation magnetization, exchange parameter and anisotropy (see
text for details).
FIG. 6. (Color online) Magnetic force
microscopy (MFM) images of arrays of
circular dots, with diameters: (a) 225
nm, (b) 345 nm, and (c) 420 nm,
obtained after three consecutive irradia-
tion processes using Arþ ions with 10,
13, and 16 keV. Note that a magnetic
field of 600 Oe was applied, prior to
imaging, along the sheet plane direction.
FIG. 7. (Color online) Dependence of the PMMA thickness during consecu-
tive irradiation processes using ions with progressively larger energies. The
insets show the topological profiles, obtained by atomic force microscopy
(AFM), of the arrays of dots with initial diameter of 345 nm, after being irra-
diated using 16 keV and 19 keV.
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the sample irradiated up to 22 keV revealed ferromagnetic
behavior not only in the arrays of dots, but also when focus-
ing the laser spot outside of the lithographed arrays. Con-
comitantly, MFM measurements show the existence of
domain walls surrounding the patterned dots (see inset in
Fig. 8). This indicates that, for the ion fluence used in this
work (1.2 1014 ions/cm2) and the initial PMMA thickness
of 90 nm, successive irradiations up to 19 keV Arþ ions is
the maximum tolerable by the PMMA mask layer.
IV. CONCLUSIONS
In conclusion, consecutive ion irradiation processes
through prelithographed PMMA masks, employing variable
ion energies ranging between 10 and 22 keV, have been used
to induce and subsequently tailor the ferromagnetic proper-
ties of sub-500 nm patterned magnetic circles. The obtained
results show that, similar to varying the dot aspect ratio or
material composition, cumulative ion irradiation is a suitable
method to tailor the magnetic properties (saturation magnet-
ization or coercivity) of small ferromagnetic objects. In par-
ticular, a transition from squarelike to vortexlike hysteresis
loops is observed for ion energies beyond 16 keV, suggesting
the occurrence of magnetic curling effects which result in a
decrease in the coercivity and the remanent magnetization of
the dots. In turn, an upper limit for the incoming ion energy
is established. These results are of technological relevance
for the implementation of lithography methods based on ion
irradiation using polymer layers as masks. In particular,
applications such as magnetic sensors, separators, recording
media or magnetic logic circuits39 could benefit from the use
of this patterning approach.
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